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tor Ae calor, reosistente = 1n corrosidn, Z1 ndcleo del reactor,

iee ndeleos 4e tal Atcme ~brorben un neutrén, occurre frecuenteds
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In~s renccicnes de fisidn nuclear en cadena y los reag
tores, en oue tienon lughr, son ahors bien conocidos. Un reac-—
tor nuclesr tirico incluve un conjunto o nicleo de reaccidn en
cadena consintente en mnterial de cowburtible nuclear, conte-
nido en elewentos de combuetible, Tl materisl Ae combustible ed

t4 goneralments epbutido ~n una carcasa o revestimiento conducH

compuesto de una nluralidnd de ectos elementos en relacidn es-
pacinda, eatd encerrado en un reciniente, a través del que flu-
yeo o] refrigerante del reactor, Cunnda o1 refrigernnte pasa en-
tre loo elementos de combuntible espacisdos, se calienta por
1s epersfs térmica, liberads Aurrnte la reasceidn de Tisidn. E1
refricerante ealentado, entonces absndona el reactor, la ener-
gin térmica es usrds papa ojecutar trabajo til, tal como pro-
pulsando una turbine, y el refrigerante, abora enfriado, es deq
vuelto al cicle del reactor.
%l naterinl de conbustible nuclear contiene Atomos

fisionsbles tales cown U-23%%, U-27F, Pu-079 y Pu-241. B1 com-

buntible ruede estar en forma elemental o coupueata, Cuando -

merte upna fisidn nuelear, HE~to produce, como nromedio, dos Atosr
mwos de mroducte de fisidn de wevor peso atdmicoy, varios neutrg
nes de alta energIna ¥ una srom cantided de energia cinética.
ILa ener:ia cindticr da los productos de fisidn y neutrones de
fisidn se disins rfpidsmente, produciendo calor. En tanto que,
por 1o menos un neutrdn de cada acontecimiento de fisidn, in-

duzena un acontecimiento subsigulente de Tisidn, 1la reaccidn de
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fisidn es auto-sostenida, Los Atomos fisionables son ast gra-
dualmente consumidos, Algunos de Jos productos de fisidn produ-
cidos son fuertes absorbentes Ae neutrones (téxicos de neutro-
nes) que absorben neutrones aue, de otro modo, contribuirlan a
la reaccidn en cadena, Ln reaccidn de fisién, por lo tanto, -
tiende A disminuir y no puede wantenerrse indefinidamente a un
nivel dado,

in alguvos reactorss nucleares, nueden inecluirse en
los elementos de combustible waterinles fértiles, tales como
U=-238, ﬂdicionalmeqte al waterial fisionable. Turante la reac—
cidn de fisidn, el material fértil, por ejemnlo U-232, es irra-
diado con neuilroner, cue convierten parte del U-2%2 on el isé-
topo fisiomeble Pu~23%°, Ls concentracidn de Pu~-2%C en el com-
bustible auuents sradualmente ccu 1a irrsadiacidén y alcanza un
valor de ecuilibrio. Los Atomos de Pu-2%0 se fisionan similar-
nente al combustible orisinsl de U-23%, contribuyendo asi al
mantenimiento de la renceidn en cadenn,

zZxeerto en el tipe de renctor del tipo de eriador-con
vertidor, 1a eantidad de material fisionable, creado nor con-
versidn de 4lomo Tértil, es siempre menor cue el récimen, al
cue se consume la contidnd original de Atomo fisionable. Por
dltimo, el nivel de energln orerativa del resactor disminuye al
punto, en qu~ el reactor tiene nue ser cerrndo para rennstar -
combustible, Por lo menos una fraccidn adecunda del combustible

irradiado er sacada y remplazada con nuevo combustible, tenien-

do la conceniracidn deceadn de Atonos fisicnabler v ninsuna clas
R £

se de tdéxicon de veutrones de producto de fisidn. Ia reactivi-
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dnd del. ndcleoc reabastacide de combustible es ssi incrementada
a 1a extencidn necesaria, de modo cue el nivel de energla de-
seado nuede ser wantenido,

1 combuntible de reactor irradindo, sacado del reagc
tor, contiene una cantidad valiosa del material fisionable ori
ginal, En adicidn, el cowbustible irradiado contiene una can-
tidad sigpificativa de paterinl £értil, y de material fisiona-
ble convertido de material fértil. ideids, ciertos productos
de fisidn y/o isdtopos traunsurdnicos de considerable valor puel
den estar coutenidos en ¢l combustible. Por lo tanto, es alta-
mente desesble cue el waterisl de cowbustible irradiado sea
elaborado de nuevo pars recuperar y serarar estos materiales
para nuevo ugo. %1 combustible y materinles fértiles separados
pars nuevo uso tienen que estar suficientemente libres de pro-
ductoe de fisidn alteamente radisctivos para permitir manipula-
¢idn Adirecta. Se requiere la separacidén de producto de fisién
o "descontaminacién" suficlente para reducir 1n radiactividad
origiral al orden de 1077 & 107 e su valor original, Un "fag
tor de descontaminacidn" de 106, por ejemplo, indica que la
radinctividad originel ha sido reducida por un factor de 106
en el proceso de descontawinacidn,

Un sistewma de recuperacidn de cowbustible irradiado
utilizado corrientemente ha sido denominado como procedimien-
to "Purex". Este procedimiento estd corrientemente en uso en
1a elaboracidén cufmica de combustible de reactores de produc-
cién de plutonio. Fl vrocedimiento Purex uiiliza un disolven-

te orgfnico, consistente en tributil-fosfato, 4iluido con que
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roseno para extraer el uranio y plutonio selectivamente de una
solucién de Acido nftrico de combustible irradiado, T1 procedi-
miento usa Acido nitrico como agente "salador", en que concen-
traciones moderadar hiacen que se extraiga el uranio y plutonio
dentro del disolvente orgdnico, uientras que concentraciones
mAs bajas permiten que los eleweutos retornen a la iase acuosa;
E1l procedimiento Purex usa dos o tres ciclos separados de tal
extraceidn y despojamiento sobre el uranio y plutonio, consis-
tiendo cada ciclo en una trancferencin del uranio y/o plutonio
desde la fnse acuosa a la Inase orgAnica y volviendo a una fase
acuosa,

£l procedimiento Purex tiene un ndumero de desventa-
jas inherentes. Eviste una cantidad sustancial de equipo dupli
gado, en vista de cue se reculersn dos o tres ciclos completos
de disolvente prra producir nroductos de ursnio y nlutonio su-
ficientemente drscontaminados. Se produce un gran volumen de
materiales radiretivos de dnsnerdicio, debido & 1la necesidad
Ae tratar el disolvente orrfnico con varios reactivos quimicos
para eliminar los nroductos de degradacidén avtes de devolver-
se al ciclo el disolvente, Zata degradacién de disolvente or-
gfinico se pace bastante r#pida en el campo de radiacidn, cren-
do por los productos de fieridn, y afects adversamente a las
capacidadea de elaboracidn, Crandes cantidades de calor se coy
sumen en evaporncidn de if~uido, que se recuiere on la concen-
tracidn de corrientes entre tos distintos ciclos de extraceldd
de disolvente,

La separacidn de ursnic de plutonio en el procedi-
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miento Purex se realiza reduciendo el estads de valencia del
Plutonio de cuatro a tres, ucendo reducteres culudlcos, tales

como hierrs ferroso con un agente estnbilizsante, tal como hie-
rro culfémico. Tl use de estos reductores y reactivos estabilid
zontes es deaventajoso, debido sl coste de lors productos quimi-

coes ¥y al hecho de cue estos renctivos incrementen el volumen

i de los residuos de desperdicio, Los costes de almacenaje y vi-
Lgilancin de largo nlazo de desverdicion radiactivos son muy Aals
tos,

Otro procedimiento Ae extraccidén de disolvente de nug
va elaboracidn de combustible irradiado se denomina procedimien
to Redox, 11 rvrocedimiente Redox usa un agerte salador no vo-

14til v un disolvente volAtil, en contraste con el disolvente

no-vol4til ¥ agente anlndor volAtil usado en el procedimiento

Purex, =n el procedimiento Nedox, una solucidn de Acido nitricd

de corbustible irrsadindo es extraids con metilisobutil-cetona

1

como disolvente orgdnico. Iste Alsolvente extrae el plutonio y
uranio, dejando una solucidn rcuosa de productos de fisidén., Una
solucién acuosa de nitrato de aluminio se usa como agente salas
dor. El vnlutonioc es separado de la face orgdnica en una fase
acuoss y ge extrae uranio de 1A fase orgénica con Acido nitri-
_co diluido. Ambac corrientes conteniendo uranio y plutonio, se
someten a segundos ciclos de evwiracecidn de disolvente para me-
jorar separacidén y descontaminacidn.,

Aunque la recuperancidn Ae disolvente en el procedi-
miento Redox se simplifica por su naturaleza volAtil, se crean

sustancinles voldmenes de desperdiclo 2n la forma de soluciones
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del agente salador cue no se recupera para nuevo uso., El'equi-
po es extenso y complejo, puesto que los desendos factores de
descontaminacidn de producto de plutonio y uranio se consiguen
sélo a través de tres ciclos de extraccidn de disolvente-agota-
miento, con limpieza final de producto por medio de intercambiod
de iones y adsorcidn de sdlidos,

Otros varios procedirdentos para recuperar combusti-

ble irradiado hans sido propusstos, usando refinacidn de fusidn

combustibles., Sin ewbargo, estos procedimientos han exhibido -
eficacia de descontaminacidn y recuperscidn rucho menor que los
procedimientos Purex y Redox, ademds de recuerir grandes canti-
dades de calor y complejo ecuipo de alia temperatura,

De acuerdo con ecte invento, se procura un procedi-
miento de recuperacidn de cowbustible nuclesr irradiado, ocue
utiliza upa columna de reflujo de un ciclo de fases miltiples.
En una ejecucidn de este nrocedimiento, el coumbustible irradia-
do es primeramente Aisuelto en 4cido nitrico. Leta solucién es
pasada a travds de un primer contactor convencional de extrac-
¢idén de Adisolvente de fase wdliiple. Se extraen uranio, pluto-
nio v neptunio de la corriente acuosa de dcido nitrico por una
corriente de disolvente orgdnico, Gsta corriente pasa a una co+
lumna de reflujo, cue es un segundo contactor convencional de
extraccidn de fases miltiples, Una corriente de reflujo, conte
niendo uranio concentrado entra en la parte superior de la co-
Lumna de reflujo para mentener el contenido de uranio del di-

solvente mayor de 90% de saturacidn para ayudar al barrido de
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corriente de producto de urenio, que sale de la columna de re-

' flujo, entra en un tercer contactor de extraceidn de fases mdl+

una alta concentracidn de uranio, se retorna, como corriente

W

materisles distintos al urenio de la corriente, Una pequefia c¢o-
rriente de 4cido enira en el centro de 1a columna de reflujo -
para mentener la concentracidn de #4cido A un valor, que permi-
ta 1la extraceidn efectiva de uresnio an la seceidn inferior de

1a colummna mientras que no se extrae plutonio y neptunio. La

tiples, donde el uranio es decpojsdo por una corriente acuosa,

Parte de 1la corriente ncuosa drsde este contactor, conteniendo

ds reflujo, a la columna de reflujo, Ia corriente de producto
Aa uranio puede ser concentrads en un evaporador, si se desea,
antes de ulterior elaboracidn. La corriente, que contiene plu-
tonio v neptunio, nuede dirigirse a ewxtraceidn por intercambio
de snionea o0 a extraccidn r~dicionsl con dAisolvente para ulte-
rior separacién de plutenio, neptunio y productos de fisidn,
secun se desde, Bote cistema eliwina el uso de reductores, ta-
les como sulfamato ferroso, Al separar plutonio y uranio, dis-
minuyendo asi el veolumen de desperdicio y los costes de los -
reactivos quimicos.

Ia figura muestra una Lhojn de esquemn de flujo sim-
plificado para el procediniente de recuperacidn de combustible
nejorrdo de este invento, incluyendo un sistema Unico de refly
Jo.

Tl procedimiento aprovecha el hecho de que la efica-
cia de 1la descontewinacidn es grandemente incrementada cuando

1n eaturacidn de uranic del disolvente es uuy alta. Este pro-
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cediniento emplea un disolvente orgfnico conteniendo desde al-
rededor de 25 a alrededor de 40 por ciento de volumen de tri-
butil-fosfato en un diluyente de hidrocarburo, tal como quero-
seno o0 n-dodecano. Cuando estd saturado al 100%, este disolven-
te contendrd alrededor de 120 gramos de uranio por litro. Cusn-
do 1a saturncidn del disolvente es incrementads, las proporcio-
nes de distribueidn de nlutonio y de productos de fisidn dismi-
nuyen, Entre los productos de fisién son de importancia prima-
ria, circonio, niobio y rutenio, puesto cue estos productos de
fisidén tienen las mAs altss pronorciones de Aistribucidn. Los
productos de fisidn Zr-05, Nb-95 y Ru-10% y-106 son también mo-
lestos, por su maturaleze anfotérica, y en el caso de rutenio,
sus muchos estados de valencin, Tstos factores hacen diffecil
predecir su conducta quimics en la oreracién de nueva elabora-
cidn quimica. Sin ewbargo, 1a rroporcidn de distribucidn de es-
tos productos de fisidn se rebsja sustancislmente por la alta
saturacidn de uranio del Jdisolvente en 1= coluuna de reflujo.
La proporcidn de distribucidn 4e neptunio estd nlgo por debajo
de 1a del plutonio y tembién se Jdisminuye sustancislmente dis-
minuyendo 1a concentracidn de urnnio del Aisolvente,

Serin posible excelente descortaminacidn en el proce-
_Adimiento Purer si fuera posible mantener la concentracidn de
uranio del disolvente » un nivel muy alto. Sin embargo, la sa-
turacidn tiene que mantenerse por debsjo de ciertos limites,
con el fin de extraer tode el plutonio y neptunio, Si la satu-
racién es elevada por encima de ecte mAximo, ocurrirdn altas

pérdidas de estos dos componentes desde 1a corriente de despers
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_multdnenuente, el Acido nitrico es eliminado efectivamente en

dicio de 1~ primern columnAa.

£l tributil~fosfnto en el disolvente se descompone,
en una ligera evtensidn, nor aceidn quimica y radiolitica, en
fogfatns de dibutilo v monobutilo, Zstos nroductos de descom-

posicidn forman compuestes muy estables con uranio, plutonio,

circonio y niobic, cue son Amplismente extraidos en la fase o
gAnica. Loo compuestos de circonio y niobio, por consiguiente,
reducen la descontaminacidn, ~ue nuede consecuirse en la columr
na y sevaracidn de nlutonio y uranio, se hace mAs diffeil,

En un intento de solucionar sste problema, la satu-
racidn de disolvente en el procedimiento comercial Purex se -
rantiene nor debajo de 2% de saturacidn en la primera fase de
barrido y slrededor de A5 de saturacidn en lns fases restan-
tes, isl, algdn tributil-{fosfato no combinado estd disponible
para extraer los compuestos de nroducto de descomposicidn de
tributil-fosfato/ion metdlico, que limita 1a desconteminacidn
aue nuede alcanzarse en un solo ciclo de extraccidn de agota-
miento,

1. procedimiento del presente invento, por otra par-
te, mAntiene la saturacidn de Aisolvente por lo menos a 90% A

través de 1a seccidn de barrido de 1a columna de reflujo. Si-

las primeras fases de 1la seccidn de barrido de la columna de
reflujo, que ﬂeja'solo el uranio para combinarse con los pro-
ductos de descomposicidn de tributil-fosfato. Como resultado,
por aceidn de mesa el urnnio desplaza otros iones metdlicos,

que podrian combinarse con los productos de descomposicidn de
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por las proporciones de distribucién, Similarmente, las pérdi-

L

tributil-fosfato, liberando este idn de metal para eliminacidn
por barrido de contracorriente, fLsI, los factores de desconta-

minacidn ce acercan mAs préximamente a los valores predichos

dns de plutonio y neptunio, como compuestos de productos de -
descomposicidn de tributil-fosfato, se reducen sustancislmente
por el mismo mecanismo de accidn de masa.

Por lo tanto, se obtienen factores de descontamina-
cidn muy mejorados y recuperacidn mejorada de uranio, plutonio
y neptunio en un sistema, aue ~mplea una primera columma de ex
traceidn por Aisolvente (como en el procedimiento Purex) de -
uns nueva manera con una columnAa de reflujo ~Altawente eficaz.

fiaciendo ahora referencia Al dibujo, en el mismo se
observa una noja de flujo escuemftico simplificado para el pro
cedimiento de este invento.

En dicho dibujo, lae letras tienen el siguiente sig-
nitieado: A = solucidn de “eido nltrico; B = corriente de re-
flujo; C = despojamiento acuono; D = desperdicio orgdnico; T =
agua evaporada; F = solucidn acuosa de combustible irradiado;
G = columna de exiraccidén; H = primer produeto; I = columna

de rerlujo; ¢ = seccidn de barrido; K = seccidn de extraceidn;

producto 4e refiujo; 1. = columna despojadora; N = vapor;

(@]
1t

solueidn 4e uranio de nuevo ciclo; P = condensado; ¢ = ura
nio concentrado de nuevo ciclo; R = producto 4de ursnio; S =
disolvente orgAnico; T = desperdicio acucso; U = producto de
uranio - neptunio y V = 4cido,

Una corriente de alimentacidn, comprendiendo combus-

et e s ot o S A et ot .
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_te barredorn acuocn Ae deido nltrico, nue produce descontami-

tible nuclear irradisdo, disuelto en una solucidn de Acido nl-
trico, es bombeadn dentro de un~ columna 10 de extraceidén de
disolvente de fases mélitiples a través de 1a tuberia 11,

Una corriente de extraceidn comprendiendo tributil-
fosfato en un disélventﬂ de hidrocarburo entra cercea del fondo
de 1a columnm 10 » travéds de ia linea 12, Cunlquier concentra-
cidén adecuada de tributil forfato de cunlouier disolvente ade-
cuado puede emplespne, Prefersptenente, se utiliza desde alre-
dador de 25 a alrededor de 40 vnor ciento de volumen de tribu-
£i1l fosfato en un dirolvente, tal como cueroseno desodorizado
o n-dodecano. Los mejores resuliados ce obtienen con alrededor
de %5 de tributil-fosfato en n~dodecnno, pussto oue el hidro-

arburo no disociada es altawente resistente a descomposicién
radiolltica.

Una corriente barredora, comprendiendo desde alrede-
dor de 1,0 iasta alrededor de 4.0 molar Ae Acido nitrico acuo-|.
50, entrn por 1a psrte supecrior de 1a columnn 10 » través de
1a tuberfa 1%. Lof mejores resultados se obtienen con Acido
nitrico slrededor de % nolsar,

£l uranio, plutonio y mnentunio se extraen juntos de

1n corriente acuosa de alimenteeidn y se barren por 1la corrien

nacidn pareial. Una corriente de desperdicio, comprendiendo -
Acido nitrico mcuoso y varios productos de fisidn, sabandona

1a columna 10 A través de 1o tuberlsa 14, Tetn corriente de deg
perdidicio puede ser trntnda, concentrada ulteriormente y fi-

nalmente salumacenadn en una instalacidn de entierro de desper-
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La corriente de producto primero, desde 1a columna
10 sale a través de 1a tuberia 15 y entra en la columna de re-
flujo 20. Lsta primern corriente de producto pasa en contraco-
rriente A 1o corriente de reflujo entrando a través de la tu-
beria 21, La corriente de reflujo contiene suficiente uranio
para elevar el contenido de uranio del Aisolvente a mAs de al-
rededor de 207 de saturacidn. & ests saturacidn, 1las propor-
ciones de distribucidn de plutonio, neptunio, Acido nitrico y
de Los productos de fisidn circonio, niobio y rutenio son muy
bajas, de modo que estos comnonertes sesn barridos de la pri-
mera corriente de producto, cusndo pasa a través de 1a seccidn
de barride de 1a colunmn 20 de reflujo.

Una corriente despojadorn, similsr en composicidn a
la corriente de extraccidn, arriba descrits, entra en la colum

~

na 20 de reflujo, a través de la tuberla 22, Una pecueiia co-
rriente de Acido niItrico de alrededor de 7 hasta alrededor de
12 molar, entra en la columns 20 de reflujo a travds de la 11~
nes 24 para llevar la acidez Ae la fase Aacuosa hasta alrededor
de 1 molar, In egsta acidez, el uranio es extraido por 1la co-
rriente despojadora orgdnice, wisntras cue plutonio, neptunio,

~fAcldo nitrico y productos de fisidn, que son extraidos, se re-

fluyen retrocediendo desde la seceidn barredora y absndonan la

¥

columna 20 Je reflujo en una eorriente de producto de plutoniod
neptunio A través de 1a tuberia 23, Leto evita pérdida de ura-
nio en la corriente de producto de plutonio-neptunio.

Ia corriente de plutonio-reptunio puede ser dirigi-
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"peria 25 y entra en una tercera columma de extraceidn de disolo

| vente de fases miltiples 30, Acul, el urmnioc se despoja de 1la

_el evaporador 40 a travée de latiberia 41 y se divide, yendo

w‘w& g

il L
N
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glﬁfﬁ£¢.4 - 1% -

ds haeia el intercswbio A« anicnes o evtraccidn adicional de
disolvente para ulterior senaracidn 4e plutonio-neptunio de -
productos de fisidn,

La corriente de producto de reflujo, ue contiene sug
tancialmente cdlo ursnio y tributil-fomfato en el disolvente -~

orsdnico, abendona 18 columma 20 de rellujo a través de 1la tu-

fase orgfnica por una corriente acuoss, que entra A través de
la 1llnea 51, Preferentemente, el despojamiento se efectia a -
una temperatura en el aleance degde nlrededor de 50 hasta Aalre-
dedor de 602C pars pernitir la mayor concentracidn posible de
uranioc., %1 disolvente omsdnico, despojado de ursnio, abandona
la columma %0 a ftravée de la 1linea 32, In corriente contenien-

do uranio acucso abandopa 1la coluwna 30 a través de 1la tuberia

%

w2

y o Aivide, pasando parte a través de 1la tuberia 34 de re-
novacidn de ciclo nara constituir la corriente de reflujo, y
parte aue pasa a travéds de 1a tuberia 35 a un evaporador 40 de
producto de ursanio, que puede ser un re-hervidor convencional

de sifdn,

Ia corriente de uranio acuoso concentradsa abandona

parte al almavenaje de producto de uranio a través de la tube-
ria 42, y pasando el resto a través de la linea 43 para ser -
mezclado con la corriente de renovacién de ciclo desde la tube
ria 34, para constituir la corriente de reflujo, que se intro-

duce en 1a columna 20 de reflujo a través de la tuberia 21.
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.del procedimiento de este invento. Partes y tantos por clento

Bl sgua evaporada en el evaporador 40 se descarga a
través de la tuberir 44, puede desecharse o usarse de nuevo se-
zin se desée,

Tl evaporador 40 ge calienta de uns manera convencio-
nal por vapor, que entra en ls seccidn 46 de intercambio térmi-
co a travéds de la tuberia 47 y retornando como condensado a
través de la tuberla 48,

El producto concentrado de uranio acuoso contiene -
una muy peaquefis captidad de los productos de fisidn y muy poco
4Acido nftrico, evitando por ello los problemas de congelacidn
presentes cuando el nroducto de uranio contiene Acido nitrico
y los problemns causados por Acido nitrico, cumando se convier-
te el nitrato de uranilo en tridxido de uranio,

1 sigulente e emplo datalle una ejecucidn vreferida

lo son de peso, a no ser cue se indique de otro modo.

Ijemplo

Se reune un sistewma Adispursto como se observa en la
tizura, Cada una de las columnas consiste en un casco de ace-
ro inoxidaple de 8 pulgadss de difmetro interior con una plura)
1idad de placas de criba espaciadas, teniendo alrededor de 230}

de aberturas, espscindas a Lo Largo de la columna. Una colum-

na de aire estd conectads a eada una de
cién de disolvente de fases miltiples y
c1én a cada una de modo que se mantenga

de vaivén en cada columna, mejorando 1A

Ia columna de reflujo incluye 9 fases de plutonio en la sec-

las colurmas de extrag
se impulsa alimenta -
una Aaccidén pulsante

eficacia de extraccidn.
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cidn barredora y 5 fases de uranio en 1a seccidn de extraccidn,

71 wnterinl nuclear de combuetible conteniendo UO2
enriquecido, cue ha aido irradiado n un nivel de alrededor de
20,000 megaratios—ilas por tonelada métrica de uranio, primera
mente se almscena durante slrededor de 150 Aias despuds de la
separneidn del reactor pars permitir que Adrcnigen los isdtopos
! de vida cortAa.

Tos haces de combustible non entonces desmontados ¥
los elementos deo combustible con cortados para exponer el ma-
tapin] de combustible. Tl cowbustible irradindo es entonces di.
suelto en slrededor 4e 5.0 molar Acido nltrico. Ista solucidn
contiene alrededor de 250 gramos/litro de uranio, alrededor de
1,5 gramos/litro de plutonio, alrededor de 0,25 gramos/litro
de neptunio y pequefins eantidades de varios productos de fi-
sién. De los productos de fisidn, la actividad de Zr-95, Nb-
95 v Ru-10% y =106 son da alrededor de 0,28, 0.5% y 0.32 Cu~
ries por gramo Ae ursnio, recpectivamenta.

ata solucién de alimentacidn se bombea dentro de
1a primera columns de extraceidn de fases mditiples A un ré-
gimen de alrededor Ao 200 litros nor hora, Intre tanto, una
solucidn de n~dodecano contenisndo alrededor de %0 por ciento
de volumen de tributil-fosfato se bomben dentro de aproyimada-
mente ol ewtremo inferior de la primera columna A un régimen
de alrededor de 640 1litros nor hora.

-1 disolvente orgfnico extrae uranio, plutonio y
neptunioc y ce barre por una corriente de Acido nitrico 3 mo-

lar, ou~ entra por la narte suverior Ae la columna A un régi-
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men de alrededor de 200 litros por hora, Una primera corriente
de producto se separa cerca de la parte superior de 1la primera
columna a un régimen de alrededor de 640 litroe por hora, Esta
corriente es parcialmente dnscontaminada y contiene alrededor
de 78 grrmos por litro de uranis, alrededor de 0,47 sramos por
litro de plutonic y alrededor de 0,02 gramos por litro de nep-
tunio en n-dodecanc, La ncfiviﬂaﬂ de 2r-05, Nb-25 y Ru-103 y

-106 se reduce a alrededor ds 5.6 ¥ 10-5, 1.06 ¥ 1074 ¥ 9.7

X 10_4 Curies por gremo de ursnio, respectivamente, Zeta corri

=]

te incluye alrededor de 30 ror ciento de volumen de tributil
fosfato y una pequefia cantidad de Acido nitrico,

Una corriente Ae degperdicio sale del fondo de la -
primera columna a un régimen de alrededor de 400 litros por ho+
ra, Esta corriente es esencislmente unn solucidn de Acido nl~
trico acuose 2.8 molar conteniendo productos de fisidn y menos
de alrededor de (.01l rrsmoc ror 1itro de uranio, menos de al-
rededor de 0,001 sremos mor litro de plutonio y menos de Alre-
dedor de 0,01 grameos nor litre Ae neptunio, Ista corriente es
tratada para separsr el Acido nltrico para un nueve ciclo, pa-
ra concentrnr el material de desrerdicio y ce envia eventual -
mente A una instalacidn para disroner 4el desperdicio.

La primera corriente de nroducto desde la primera co+

luma entra en la columns de reflujo ¥y pasa en contracorriente

s la corriente de reflujo. Lo corriente de reflujo contiene sud
ficiente uronio para elevar el contenido de urenio del disol-
vente A mds de 907 de saturncidn., i este saturacién, las pro-

porciones de Aistribucidn de nlutonio, neptunio, 4eido nitrico
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5 vamente, en la corriente de reflujo.

_temente., TIpicsmente, 1la corriente de 4cido es de alrededor de
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y rroductos de fieidn, teles como circonio, ninbio y rutenio,
son muy bajas, de modo nue estcs comporentes son berridos de
1la corriente, que ftravnsrortn uranio, cuando pasa a través de
1a seccidn de barrido, El fiujc de 1a corriente dé reflujo se
controla y ajusta pnra mentener este grado de saturacidén, Ti-
picamente, el caudal de reflujo es de alrededor de 220 litros
por hora de unAa solucidn acucss conteniendo alrededor de 172
gramos por Titro de uranio, menos de 1077 gramos por litro de
plutonio, menos de 1078 gravog por 1litre 4Ae peptunio y menos
de 0,01 molar en Acide nitrice. Teubién, la actividad de Zr-95,

Nb=0% ¥ Ru-~10% 7 -106 son solamente de alrededor de 1,2 ¥ 154£

2.0 ¥ 10-11 ¥ 2.1 % 10"11 Curies por rramo de uranio, respecti.

- Una corriente deapojadors, conteniendo alradedor de
30 por ciento de velumen de tributil-fosfato en n-dodecnno, se
intrnduce cerea del fondo de 1a columna de reflujo & un régi-
men de alrededor de 156 litros por hora,

Una pequefia corriente da 4cido nitrico se introduce
en 1a columa d~ reflujo para mantensr 1la acides de la fase -
acuosa A alrededor de 1,0 molar, La acidez en la columna se -

controla y el fluje de esta corriente se ajusta correspondien-

11,6 litros per hora de Acide nitrico 10 molar, A una acidez
de slrededor de 1,0 molar, 1 ursnio se extrae en 1ln corriente
despo jndora orgfnica, mientrns oue plutenio-neptunio, Acido ni
trico y vroductos de fisién no son evtrnidos,

Un~ corriente de producto nenoso de plutonio-neptu-
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nio abandona el fopdo de la columna de reflujo » un régimen de
alrededor de 232.1itros por hora, Zeta corriente contiene menog
de alrededor de 0,01 gremos por litro de uranio, Alrededor de
1,3 gramos por litro de plutonio y alrededor de 0,22 gramos -
por litro de neptunio. Ista corriente es de alrededor de 1,0

molar en Acido nitrico., La actividad de esta corriente en Zr-
95, Nb=95 y Ru-10% y ~106 es de alrededor de 3,4 x 10—3, 6e4

' 10_3, y 5.8 ¥ 10"2 Curies por gramo Ae plutonio, respectiva-
mente, Betn corriente puedes Alrigirse tipicamente a intercam-
bio de aniones o a extraccidén =dicional de Aisolvente para ul-
terior descontaminacidn y nerticién Ae plutonio-neptunio, si

se desea,

Ln corrieute de nreducte de reflujo mbandona la co-
luma de reflujo A un récimen de alrededor de 796 litro por =
hora, Eeta corriente contiene alrededor de 110 sramos por 1i-
tro de ursnio, menos de alrededor de 107° gramos ror litro de

7

plutonio y uenos de alrededor de 10 ! gramos ror litro de nep-
tunio. La retividad de Zr-C5, Eb-05 ¥ Ru-10% y -106 en esta
corriente se hn veducido a slredsdor de C,0 v 10_7, 5.0 ¥ 10_7
Yy 4.0~ 10 Curies por srsmo As uranic, La corriente contie-
ne Alrededor de %0 por ciento Ae volumen de tributil fosfnto
en el soporte de n=-dodec no.

Ia corriente de producto de reflujo entra en una -
tercera columna de extraccidn de disolvente de fases milti-
ples, donde pasa en contrmcorriente A una corriente despoja-
dora Acuosn, Le corriente despojadora entra A un régimen de

alrededor de 720 litros por hora. Beta corriente ce mentiene
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a2 una molaridad de feido nitrico de alrededor de 0,01, LA ter-
cera ecolumna ge wantione a una tewreraturn de alrededor de 50-
60¢C nara perritir una e¢-ncentrocidn de uranio lo mayor posi-
ble en 1a corriente scucsa, cue sbandona la columnAa,

H1 disolvente orcduice, drrnninde de uranio, abando-
na 1a columna para nuevo ciclo,

E1 vroducte de uranio acurcn, sbsndonando la colum-
na a un régimen de alrededer da 720 1itrTas nor hora, contiene
‘nlreﬂnﬂor de 121,5 cremoe por 1itro de uranio, menos de Alrede-
dor de 10-6 grames per Titro de rlutenio vy menos de alrededor
de 1O~7 srapos por litre 4o nentunio.

Alrededszr Aa 100 Titron ner hora de 1a corriente de
rroducto de uraniec ee devuerlve nl clcle como parte de la co-
rriente de reflujo., T1 resto (nalrededor de 540 litros por hora)
de estn corriente, paca » un re-hervidor Ae 5ifdn, donde se evd
nora el néua, concertrande 12 corriente a alrededor de 400 gra-
mos de ursnic nor litre de agun,

Lo eorriepnte de producto de urenio concentrado se di-
vide, con alrededor dea 40 litres por bors, wvendo a formar par-
te de 1a corriente de refluje y yendo o1 rerto, de alrededor ds
125 litros ror hora, al almacerajias del producto. El producto,
~hora en la forma de una solucidn ncuoss concentrada de nitra-
to de urenilo puede convertirse en combustible de xido de ura-
nio.

Zl producto contiene sustrencislmente mencs productos
de fisidn aque log rroducidos por un nole ciclo de extraccidn-

desno Jamievto, La actividad de Zp-05, Ib-05 v Ru-10% y =106 en
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el producto es de alrededor de 9,0 x 10-7, 5,0 x 1077 vy 4.0 x
10-5 Curies por gramo de uranio, respectivamente, que se compa-
ran favorablewente con la actividad de alrededor de 4,0 x 10—4,
5.0 x 104 y 4.04 x 1077 Curies por gramo 4de uranio, respecti-
vamente, que podria eeperarse de un simple ciclo de extraceidnd
despojamiento como en el proceso Purex,
En ndicidn, la concentracidn de uranio es menor de

0,01 gramos por litro en 1~ corriente de producto de plutonio-
neptunio, y el plutonio y nertunio en el producto concentrado

¢ y 1077 gramos por 1i-

de uranio es menor de alrededor de 10~
tro, respectivamente,

£1, esspaprente rue ol procedimiento de este invento
es capaz de contaminscldn evcepeional y excelente separacidn

de uranio de otros valioscs comrcnentes de combustible,

La presente patente 4e invencidn consta de lag si-
gulentes reivindicaciones:

- l.~ Procedimiento de recuperacidn de combustible nu-
clear irradindo, caracterizado por lns operaciones de: disol-~
ver combuctible irradiado en una colucidn acuosa de Acido ni-
~-trico; poner en contacto 4icha solucidn acuosa de combustible
con un disolvente orgdnico comprendiendo tributil-fosfato y un

disolvente de hidrocarburo inmircible on agua parn evtraer urad

nio, plutonio y neptunio er diche disolvente orgénico; hacer
pesar la solucidn orsdnica en contracorriente con una corrien-
te acuosa de reflujo, conteniendo suficiente uranio psra man -

tener dicha solucidn orgAnica s por lo menos 90% Ae saturacién
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_teriznde movoue mor lo wenos una poreidn de dicha corriente -

de uranio, por lo cue se barren Ae Aichn colucidn orgfdnica, -
plutenio, nertunioc y rroducten de fisidn; hacer pasar dicha co-
rriente ncuoea de reflujo Aesnuds de dicho barrido, en contac-
to do contra-corrienta con una corriente degpojndora, compren-
diende tributil-focfato v un disnlvente de hidrocarburo, inmis-
eible °n sgua, wientras se nantiene 1a acidez de Aicha corriens
to de refluie » mirededar As 1 molar, nor Jo cue se despoja -
uranie Ae dichs corriente de vofluis, ¥ 1o corriente orgfnica
sonortadora de upsnie resultente ce convierte en parte de d;—
chin solucidn orsdinice; ¥ moner en contacte 12 solucidén orgdni-
¢n, conteniende urnnio resultante, con una corriente acuosa, -
ror 1a cue se despojr uranio desde Aicha nolucidn orgénica,

2,=~ Procedimiento semin 1a reivindicacidn 1, carac-

terizado roraue diche Aisclvente orgfnico comprende desde Alres
dedor Ae 25 a alr~dedor de 40 ror ciento Ae volumen de tribu-

til fonfato en n-dodecano,

ol

o= Procedimiento seoiin la reivindicacién 1, carac-
terizade noroue 1a operacidn de hacer npasar 1a solueidn acuosa
final, conteniends uvranio, a un evarorador para eliminar agua
vy desde una corriente de nroducte concentrads de uranio.

4.~ Procedimiente neetin 1la reivindicacidn 3, carac-

acunsa conteniende ursnio y de dicha corriente de producto con

centrade de ursnic se desvia psra constituir dicha corriente
de reflujo,
5,~- Procedimiento para separar uranio de una mezcla

comprendiendo urenio, plutonieo, neptunic y rroductos de fisidn)
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drocarburo irmiseible en agua en dicha columna de reflujo de-

segin la reivindicsacidn 1, caracterizado por las opersciones Ad
formar una primern solucidn acuosa de Acido nitrice de dicha -
mezcla; constitulr noniendo en contacto dicha primera soluecidn
AcuosA con unA primera corriente de disolvente orgénico comprey
diendo tributil fosfate y un disolvente de hidrocarburo inmis-
cible en apua parms extraer uranic, plutonio y neptunio en la

Tase org#nica; introducir dicha rrimera corriente orgénics en
una colurna de reflujo entre una seccidn superior de barrido y
una seccidn inferior de exirsecidn; introducir una corriente

de reflujo ncuosa, conteniendo uranio, en contacto de contra-

corriente con dicha primers solucidn orgdnica en dicha seccidn
de barrido para msntener la concentracidén de uranio eun dicha

primera solucidn orgfnica en dicha seccidn de barrido por en-

cima de alrededor 4~ 20 por ciento “e saturacién,por lo cue son
barridos pluteonio, neptunio y productos de fisidén de dicha prit
mera solueidn orsdnicn y nnsan hacla sbajo con dicha corriente
de reflujo; intrcduciendo unn corriente de feido nitrico den-
tro de dicha columna de reflujo ror encima de dicha seccidn de
extraceldn parn mentener la acidez en dich» seccidn de extrac-
¢ién a alrededer de 1 molnrr; introdueir un~ sesunds corriente

orgfénica comrrendiendo tributil fosfato y un disolvente de hi-

bajo Ade dicha seceidn de extraccidn, por lo aque se evxtrae ura-
nio dentro de dichn gegunda corriente orsdnica cuando pasa ha-

cia Arriba en contra-corriente n Aicha corriente de reflujo;

Yy sacando una corriente de producto orgfnico de reflujo por en

cima de dicha seceidn de barride, nue contiene uranio y est4

.o
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| sustancinlmente libre de plutonio, neptunio y productos de fi-

sidn,

. rizado por 1la operacidn d~ hacer pasar la corriente acuosa fi-

~¢clear irrsdinsdo.

6o~ Procediniento semin la reivindieacidn 5, caracte-
rizado noraue dicho disolvente orsgénico comprende desde alrede
der de 25 hasta alrededor de 40 por ciento de volumen de tribus
til-frefato ~an n~dcdecsne,

7.~ Procediniento segin la reivindicacidn 5, caracte#
rizado per 1a ulterior operacidn de pener en contacto dicha cor
rriente de producto de reflujo con unn segunda corriente acuo-
sa, para barrer uranioc desde Aicha corriente de producto de res
fluio v former unA corriente acuosn de producto de uranio,

[l

2.= Procedimiente nectin 1a reivindicacidn 7, caracte

nal conteniendo urario n un evanorador para eliminar agus & -
formar une corrisnte concentrada de producto de uranio,

Q,- Procedimiento sestin la reivindicacidén 8, carac-
teriznado porque nor lo wenos una poreidn de dicha corriente -
acucsn conteniendo uranio ¥ de Aicha corriente concentrada de
producto de ursanio se desvia para constituir Aiches corriente

de reflujo,

10,- Procediwiento As recuneracidén de combustible nu-

Sasdn e Aesckibe y reivindica en esta memoria des-
crintiva, y se ilustra ~n los plonos ~4juntos, constando de

veintitres hojsle mecanosrafindas,

17 JUN. 1969

ARLOS ROEB

Madrid,
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